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Verfahren zur Herstellung von Tetrapropylammoniumbromid

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von Tetrapropylammoniumbromid.

Tetrapropylammoniumbromid wird als Reagenz bei der Herstellung von Zeolith ZSM-5 emgesetzt {Us-
PS 3,702,886 und EP-PS 41 621).

Aus der EP-PS 41 621, Seite 1, Zeile 15 ist bekannt, daB Tetrapropylammoniumbromid eine nur schwer
zugingliche quarternédre Stickstoffbase ist.

Es besteht somit ein Bedlrfnis nach einem einfachen und wirtschaftlichen Verfahren zur Herstellung
von Tetrapropylammoniumbromid.

Gegenstand der Erfindung ist ein Verfahren zur Herstellung von Tetrapropylammoniumbromid, welches
dadurch gekennzeichnet ist, daf man Tripropylamin mit Propylbromid einem polaren L&sungsmittel bei
einer Temperatur von 60 bis 160 * C umsetzt.

Als polares L&sungsmittel kann Nitromethan, Hexamethylphosphorsduretriamid, Dimethylformamid oder
N,N-Dimethylpyrol eingesetzt werden.

Die Zeit, in der die Umsetzung durchgeflihrt wird, kann 2 bis 32, vorzugsweise 2 bis 15 oder 4 bis 12
Stunden betragen.

Die Reaktionstemperatur kann vorzugsweise 80 bis 140 " C, insbesonders 100 bis 130 ° C betragen.

In einer bevorzugten Ausfiihrungsform der Erfindung kann das Verhdltnis von Tripropylamin und
Propylbromid zu L&sungsmittel 20 bis 60 % betragen. Dieser Wert errechnet sich aus der Formel

ml L&sungsmittel
- 100 = Verh&ltnis

ml Propylbromid + ml Tripropylamin

Das erfindungsgemaBe Verfahren hat den Vorteil, daB bei dem Abkiihlen des L&sungsmittels bzw. der
Reaktionsmischung 65 Gew.-% des Produktes analysenrein und kristallin ausféilt (bezogen auf Tripropyla-
min).

Die Mutterlauge kann ohne Aufarbeiten flir den nichsten Ansatz verwendet werden.

Ein Umkristallisieren des Reaktionsproduktes ist nicht notwendig.

Beispiel 1

135 g (1,09 mol) Propylbromid und 140 g (0,96 mol) Tripropylamin werden mit 200 ml Dimethyliorma-
mid in einer mit Riickflugkihler und Thermometer versehene Apparatur 6 Stunden unter Riihren bis 130 °C
erwdrmt. Der Endpunkt ist am Verschwinden der zwei Phasen, die sich aus Propylbromid und
Dimethylformamid/Tripopylamin bilden, und Temperaturanstieg erkennbar. Beim Erkalten der so hergestell-
ten Ldsung fallen Tetrapropylammoniumbromid-Kristalle aus. Sie werden abfiltriert und getrocknet. Ausbeu-
te: 162 g (63 % bezogen auf Tripropylamin)

Beispiel 2

135 g (1,09 mol) Propylbromid und 140 g (0,96 mol) Tripropylbromid werden mit der Mutterfauge aus
Beispisl 1 zusammengegeben und erneut 6 Stunden bis 130 * C erwdrmt. Beim Abkiihlen der L&sung fallen
Tetrapropylammoniumbromid-Kristalle aus. Ausbeute: 174 g (65 % bezogen auf Tripropylamin)

Diese Mutterlauge kann erneut esingesetzt werden. Durch Einengen auf die Hiifte des Volumens k&nnen
aus der Mutterlauge noch weitere 50,8 g (19 % bezogen auf Tripropylamin) Tetrapropylammoniumbromid
isoliert werden.

Beispiel 3

Versuch analog zu Beispiel 1, jedoch mit 50 m| Dimethylformamid durchgefuhrt Ausbeute: 131 g (49 %
bezogen auf Tripropylamin).
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Beispiel 4

Versuch analog zu Beispiel 1, jedoch mit 600 ml Dimethylformamid durchgefiihrt. Ausbeute: 115 g 93
% bezogen auf Tripropylamin)

Beispiel 5

125 g (1 mol) Propylbromid und 140 g (0,96 mol) Tripropylbromid werden mit 200 mi Nitromethan 12
Stunden unter Rihren bei 50 "C erwirmt. Beim Abkihlen der so hergesteliten LOsung fallen
Tatrapropylammoniumbromid-Kristalle aus. Sie werden abfiltriert und getrocknet. Ausbeute: 121 g (475 %
bezogen auf Tripropylamin)

Durch Einengen der Mutterlauge kdnnen noch weitere 92 g (36 % bezogen auf Tripropylamin)
Tetrapropylammoniumbromid isoliert werden.

Verwendungsbeispiel

643 g Wasserglas (375,86 g/l SiO2, 109,8 g/l Naz0) werden in 2 | Wasser geldst. Zu dieser L&sung gibt
man unter Riihren nacheinander 14,5 g Natriumaluminat, gel@st in 500 ml Wasser, 41,5 g Schwefelsdure
(96 Gew.-%), geltst in 500 ml Wasser und 33 g Tetrapropylammoniumbromid aus Beispiel 1, geldst in 100
ml Wasser zu.

Dieses Gel wird anschlieBend in einem Stahlautoklaven geflillt und bei 150 * C 78 Stunden kristallisiert.
Nach beendeter Kristallisation wird das Produkt abfiltriert, gewachen, bei 120 ° C getrocknet und calciniert
(500 ° C /24 h). Dieses Alumosilikat ist ein gut kristallisiertes Produkt, das die R&ntgenbeugungslinien des
bekannten Zeolithen ZSM-5 aufweist.

Anspriiche

. Verfahren zur Herstellung von Tetrapropylammoniumbromid, dadurch gekennzeichnet, daB man -
Trlpropylamm mit Propylbromid in einem polaren Ldsungsmittel bei einer Temperatur von 60 bis 160 ~C
umsetzt.
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